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The  valorization  of  chicken  feathers  (CFs)  waste  was  researched  in  this  work  through  the 
preparation  of  composites  using  ground  chicken  feathers  as  a  filler  (20  %  v/v)  and 
polypropylene  (PP)  or  low‐density  polyethylene  (LDPE)  matrices.  In  order  to  improve  the 
compatibility between CFs and  the matrixes  two different  strategies were  followed. First, by 
the chemical modification of the CFs by either acetylation or silanization and, second, by the 
addition  of  adhesion  promoters  like  maleated  polypropylene  (MAPP)  and  maleatead 
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polyethylene  (MAPE).  The  effect  of  those  treatments  on  the  physical,  mechanical  and 
structural properties of the thermoplastic‐CFs biocomposites, which are mainly related to the 
fibre–matrix  compatibility, was analyzed. Results  show that  the addition of 20 %  (vol/vol) of 














A  common  approach  to  increase  the  biodegradability  of  the materials  is  the  use  of  natural 
fibres  like  hemp,  flax,  sisal,  jute,  bamboo  or  other  plants  as  fillers  or  reinforcements  in 
combination with a polymeric matrix [2‐4]. However, regardless of the technical issues derived 
from the difficult processability of natural fibres with polymer matrices, the use of these fibres 
might  not  be  so  convenient  from  the  environmental  point  of  view  since  the  production  of 
natural fibres directly competes with food production for both land and water.  
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In  order  to  avoid  the  depletion  of  natural  resources,  the  valorization  of  biogenic  residues 






are  produced  in  a  year  all  over  the  world,  due  to  the  big  consumption  of  chicken  meat 
especially  in  the northern  countries  [8].  CFs,  as well  as blood, bones,  etc.  are  considered as 
animal  by‐products  not  intended  for  human  consumption  (ABPs)  by  the  standard  CE 
1069/2009 [9]. Consequently, all these by‐products must be transformed in a technical plant, 




their  difficult  degradation  could  create  an  environmental  problem  [11].  In  addition, 
incineration  is  not  a  suitable  treatment method  because  the  burning  of  keratin  can  lead  to 
environmental  pollution  [12].  Hence,  the  idea  of  using  CFs  waste  to  fabricate  more 
environmental  friendly  composite  materials,  by  means  of  the  partial  substitution  of  the 
polymer  with  CFs,  has  attracted  attention  during  last  years  [13,14].  In  such  scenario,  CFs 






linking,  Van  der Waals  and  electrostatic  interactions  that  characterize  its  chemical  structure 
[13]. Consequently, the processing of CFs combined with the majority of polymeric matrices is 
possible  since  most  of  the  conventional  thermoplastics  melt  below  that  temperature. 
Moreover,  regarding  to  their mechanical  properties,  CFs  have  specific  Young’s modulus  and 
tensile strength comparable to other natural fibres such as cotton.  




hand,  some  chemical  modifications  can  be  performed  in  order  to  modify  the  surface 
properties of natural fibres creating groups that increase the adhesion to the matrix [13]. On 
the other hand, additives such as adhesion promoters based on the modification of polymer 
matrices  with  maleic  anhydride  have  also  been  successfully  used  in  order  to  improve 
mechanical properties of the composites [18]. 
Up  to  now,  previous  studies  demonstrated  that  using  CFs  to  prepare  polymer  composites 
results  in  composites  with  poor  mechanical  properties,  such  as  low  tensile  strength  and 
elongation at break, due to the lack of compatibility between CFs and polymeric matrices [12, 
17].  So,  the  study  of  alternative  strategies  for  improving  their mechanical  properties  is  still 
interesting regarding the performance of the materials.  
Taking on board these premises,  the main objective of  this paper  is  to propose and study of 
different  strategies  aimed  to  enhance  the  compatibility  between  CFs  and  PP  and  LDPE 
matrices.  Hence,  two  chemical  modifications,  namely  acetylation  [19]  and  silanisation  [20], 
were  carried  out  to  modify  the  surface  properties  of  CFs.  Also,  the  addition  of  different 
percentages of adhesion promoters (MAPP and MAPE) into the mixture was considered, so as 
to  include  an  intermediate  component  that  would  improve  compatibility  between  the  two 
5 
phases.  Once  the  composites  were  prepared  following  the  different  procedures, 
characterization of  their  physical  and  chemical  properties were  carried out  by  using  contact 
angle,  tensile  test,  scanning  electron  microscopy  (SEM)  and  Fourier‐transform  infrared 
spectroscopy (FTIR) techniques to find a relationship between the macroscopic properties, i.e. 



















0.5  g  of  different  samples  of  CFs  were  introduced  into  10  ml  of  deionised  water  and  the 
mixture was sonicated in an ultrasonic bath during 5 min. Then the CFs were separated from 





the  purpose  to  improve  fibre‐matric  compatibility.  Prior  to  the  treatments,  CFs were  rinsed 
with methanol  (J.T.Baker, UK)  in a bath with magnetic agitation during 1 h and with a  liquor 
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reaction  was  carried  out  at  70  °C  during  60  min.    Figure  1  shows  two  possible  chemical 
reactions  between  acetic  anhydride  and  either  the  hydroxyl  groups  or  the  primary  and 
























Baker,  UK),  36 ml  of  distilled water,  76 ml  of  glacial  acetic  acid  (Panreac,  Spain)  and  3  g  of 
silane (A‐174 NT, Grolman Group) in a bath with a liquor ratio of 1:15 (w/v). The reaction was 
carried out at pH 4 during 2 h and under magnetic agitation. After that, CFs were rinsed with 







K2M,  Repsol‐YPF,  Spain)  with  density  of  0.913  g/cm3  were  used.  Adhesion  promoters 
Fusabond®  M603  (maleated  polyethylene,  MAPE)  with  a  density  of  0.940  g/cm3  and 
Fusabond® P613 (maleated polypropylene, MAPP) with a density of 0.903 g/cm3 (Dupont, USA) 
were used in some experiments to substitute LDPE and PP, respectively. The substitution was 
performed  with  the  purpose  of  improving  compatibility  between  the  fibre  and  the  matrix 
through  the presence of maleated groups  in  such  additives.  In  this  sense,  the  thermoplastic 
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portion of the MAPE or MAPP can entangle and cocrystallize with the unmodified matrix (LDPE 








For  comparison  purposes,  a  fixed  amount  of  CFs  (20 %  v/v) was  used  in  all  the  composites 
containing CFs since this value was proved in previous studies as a good compromise between 
the  target  of  loading  a  maximal  concentration  of  fibre  and  the  drawback  of  significantly 
worsening the mechanical properties of the biocomposite [21].  
Biocomposite  specimens  were  obtained  by  mixing  the  previously  shredded  and  dried  CFs 
(always dried at 105 °C during 2 h, either modified or not) with dry LDPE and PP, including, if 
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that was  the  case,  the  corresponding  amount  of  adhesion  promoter.  The  polymer matrices 
were melted  for 1 min and  then  the  fibres were added and mixed  for another 9 min with a 
mixing speed of 50 rpm.  
As  mentioned  before,  the  percentage  of  CFs  in  the  composite  was  constant  (about  20  % 
v/vcomposite) so, obviously, the inclusive polymeric part of the composite was fixed at about 80 % 
v/vcomposite.  However,  in  some  cases  a  certain  amount  of  adhesion  promoters  was  used  to 











200E  (Dr.  Collin  GmbH,  Germany)  forming  square  plates,  measuring  160  x  160  x  2.2  mm3. 
Consolidation was carried out at a pressure of 100 kN for 10 min at 105 °C for LDPE and 180 °C 
for  PP.  Finally,  the  square  plates  were  cooled  submerging  the  cast  under  water  at  room 
temperature. Some controls of pure matrices were also used as references. 














LDPE‐120‐0‐0  120  0  100  0  ‐ 
LDPE‐120‐20‐0  120  20  100  0  ‐ 
LDPE‐120‐0‐100  120  0  0  100  ‐ 
LDPE‐120‐20‐100  120  19.8  0  100  ‐ 
LDPE‐120‐0‐72  120  0  28  72  2.57 
LDPE‐120‐20‐72  120  20  28  72  2.57 
LDPE‐120‐0‐51  120  0  49  51  1.04 
LDPE‐120‐20‐51  120  20.1  49  51  1.04 
LDPE‐120‐0‐28  120  0  72  28  0.39 
LDPE‐120‐20‐28  120  20  72  28  0.39 
LDPE‐120‐0‐16  120  0  84  16  0.19 
LDPE‐120‐20‐16  120  20  84  16  0.19 
LDPE‐120‐0‐9  120  0  91  9  0.10 
LDPE‐120‐20‐9  120  19.9  91  9  0.10 
LDPE‐120‐0‐1  120  0  99  1  0.01 
LDPE‐120‐20‐1  120  19.9  99  1  0.01 
LDPE‐120‐A20‐0  120  18.6  100  0  ‐ 
LDPE‐120‐Si20‐0  120  18.6  100  0  ‐ 
LDPE‐140‐20‐9  140  20.1  91.1  8.9  0.10 
LDPE‐160‐20‐9  160  20.1  91.1  8.9  0.10 
LDPE‐180‐0‐0  180  0  100  0  ‐ 
LDPE‐180‐20‐0  180  20.1  100  0  ‐ 
LDPE‐180‐0‐100  180  0  0  100  ‐ 
LDPE‐180‐20‐71  180  20  29.2  70.8  2.42 
LDPE‐180‐0‐71  180  0  29.1  70.9  2.44 
LDPE‐180‐20‐51  180  20  49.5  50.5  1.04 
LDPE‐180‐0‐51  180  0  49  51  1.04 
LDPE‐180‐20‐28  180  20  72  28  0.39 
LDPE‐180‐0‐28  180  0  71.9  28.1  0.39 
LDPE‐180‐20‐16  180  20  83.6  16.4  0.20 
LDPE‐180‐0‐16  180  0  83.7  16.3  0.19 
LDPE‐180‐20‐9  180  20  91.1  8.9  0.10 
LDPE‐180‐0‐9  180  0  91.1  8.9  0.10 
LDPE‐180‐0‐1  180  0  99  1  0.01 
LDPE‐180‐20‐1  180  19.8  99  1  0.01 














PP‐180‐0‐0  180  0  100  0  ‐ 
PP‐180‐20‐0  180  20  100  0  ‐ 
PP‐180‐0‐100  180  0  0  100  ‐ 
PP‐180‐20‐100  180  20  0  100  ‐ 
PP‐180‐0‐72  180  0  28.4  71.6  2.52 
PP‐180‐20‐72  180  20  28.4  71.6  2.52 
PP‐180‐0‐50  180  0  49.7  50.3  1.01 
PP‐180‐20‐50  180  20.1  49.8  50.2  1.01 
PP‐180‐0‐29  180  0  71.2  28.8  0.40 
PP‐180‐20‐29  180  20.1  71.2  28.8  0.40 
PP‐180‐0‐17  180  0  83.2  16.8  0.20 
PP‐180‐20‐17  180  19.9  83.1  16.9  0.20 
PP‐180‐0‐9  180  0  90.8  9.2  0.10 
PP‐180‐20‐9  180  20.1  90.8  9.2  0.10 
PP‐180‐0‐1  180  0  99  1  0.01 
PP‐180‐20‐1  180  20  99  1  0.01 
PP‐180‐A20‐0  180  20  100  0  ‐ 





Composite  specimens  were  tested  directly,  but  for  pure  CFs  samples  fibres  were  firstly 
compressed with a hydraulic press (Specac, USA) at 100 MPa to consolidate the formation of a 












for  24  h  following  an  standard  procedure  [23].  The  excess  of  water  on  the  surface  of  the 
specimens was  removed  before weighing  (w).  Four  specimens were  tested  for  each  sample 
and mean and standard deviation were reported. The percentage of water absorption (WA, in 
%) was calculated using equation (1): 
ܹܣ ൌ ሺ௪ି௪೚ሻ௪೚ ൉ 100                                                    (1) 
2.8. FT‐IR 
Fourier‐transform Infrared spectra were obtained by means of a Nicolet Avatar spectrometer 









specifications  of  the  ASTM‐D‐638‐14  [24].  The  test  speed  was  set  at  1  mm/min.  Young’s 






to  qualitatively  study  the  fibre/matrix  compatibility.  The microphotographs were  taken  in  a 







First,  the microbiology  test  confirmed  that  the best  treatment  to achieve  the  sanitization of 
CFs  corresponds  to  the  one  that  includes  the  steps  of  freezing  and  washing  them  with 
hydrogen peroxide (Table 3).  
Table 3. Microbiology test of untreated and treated CFs. 
Sample  Washing  Freezing COLONIES (cfu/g)
A  No  No  1.60.1011 
B  No  Yes  1.08.108 
C  Yes  No  5.40.106 
D  Yes  Yes  2.68.105 
 
Regarding  the mechanical  properties  of  the  obtained  biocomposites,  Figure  4  and  Figure  5 
show the effect of the addition of CFs to pure thermoplastic matrices on the Young’s modulus 
and tensile strength. On the one hand, it was corroborated that the addition of CFs produced a 
significant  increase of  the Young modulus with any of  the  tested materials  and disregarding 
the processing temperature. Thus, the introduction of CFs to the biocomposite results in more 
rigid  biocomposites  compared  to  the  pure  matrices.  It  is  noteworthy  that  the  observed 
modulus increase was much more pronounced in LDPE (110 – 170 % of increase, depending on 
the temperature) than in PP biocomposites (about 20 % of increase) since the contribution of 
the modulus of  the CFs  is higher  in  less  rigid matrices  such as LDPE. On  the other hand,  the 
tensile strength (Figure 5) and elongation at break (Figure 6) were significantly reduced when 
adding  CFs  to  the  mixture,  indicating  low  fibre‐matrix  compatibility,  which  is  in  agreement 
previous  studies  carried  out  by  the  authors  [13].  However,  it  is  worth  to mention  that  the 
observed  results  differ  from  those  obtained  for  Barone  [25]  who  pointed  up  a  significant 
increase  of  the  modulus  and  tensile  strength  when  adding  CFs  fibers  to  low  crystallinity 






120  °C  since  the  obtained  composites  show  higher  stiffness,  less  density,  and  comparable 
tensile  strength  that  those  of  unfilled  LDPE,  without  applying  any  expensive  chemical 
treatment to the fibre. The reason for this result was previously reported by Barone et al. who 
proved  that  better  mechanical  performance  of  CFs/PE  composites  was  achieved  at  higher 


































by SEM. As  it  is shown in Figure 7,  for the LDPE, the CFs appeared loose without any kind of 






























































in  the  chemical  structure  of  keratin  that  are  absent  in  nonpolar  thermoplastic matrices,  by 
contact angle measurements  the hydrophobicity of  the CFs  turned  to be higher  than  that of 














mean contact angle (°)  115.7  95.4  93.4 





Taking  on  board  the  aforementioned  results,  some  strategies  for  enhancing  compatibility 
between  CFs  and  thermoplastic  matrices  were  studied  based  on  either  making  them more 
hydrophobic  by  chemical  treatments  (acetylation  or  silanization)  or  by  the  addition  of 
adhesion promoters into the mixture.  




modulus  and  the  elongation  at  maximum  load  (values  not  shown)  of  the  biocomposites 
prepared with treated CFs did not change compared to the obtained using unmodified CFs.  
 







mean contact angle (°)  115.7   119.5  112.6 







Nevertheless,  the  evidence  that  acetylation  occurred was  corroborated  by  FTIR  (Figure  11), 
where the shoulder peak at 1732 cm‐1, belonging to the stretching of the ester carbonyl C=O 
group,  was  observed  in  the  FTIR  of  acetylated  CFs  but  not  in  CFs  treated  with  hydrogen 
peroxide or  the  combination of  hydrogen peroxide  treatment  and methanol washing. Other 
changes  in  the  spectra were  detected  and  interpreted  according  to  the  literature  ([19]  and 






































promoter  (MAPE  or  MAPP)  was  studied.  In  this  case,  the  adhesion  promoter  acted  as 
intermediate  simultaneously  interacting  with  the matrix  and  the  CFs.  So,  the  thermoplastic 
portion  (LDPE  or  PP)  of  the  adhesion  promoter  can  entangle  and  co‐crystallize  with  the 
unmodified matrix, while the maleic anhydride groups can bond to the amino acids groups of 
the  keratin  fiber.  The  results  obtained  for  LDPE  based  biocomposites  shown  that  it  was 




worsening  the mechanical properties  [26]. The main conclusion of  this  test  is  that  the  lower 
performance provoked by  the  inclusion of CFs  can be balanced by  increasing  the processing 



















main  parameter  tensile  strength)  can  be  improved  reaching  a  value  higher  than  7.5  MPa 








180  °C)  can  be  correlated  using  an  analogy with  the  Arrhenius  equation.  Thus,  plotting  the 
logarithm  of  the  evaluation  property  (tensile  strength)  versus  the  reciprocal  of  the 
temperature,  the  points  adjust  to  a  straight  line  indicating  a  good  fitting  (Figure  13).  This 
situation  allows  to  establish  a  relationship  between  the  temperature  of  mixing  and  the 
chemical  reactions/interactions  that  occurs  when  adding  the  corresponding  adhesion 
































polymer)  nor  above  205  °C  (to  avoid  CFs  degradation).  Accordingly,  experiments  including 
MAPP were also carried out at 180 °C.  
The  effect  of  the  incorporation  of  the  corresponding  adhesion  promoter  on  macroscopic 
mechanical  properties  can  be  observed  in  Figures  14‐17  where  target  properties  were 





rigidize  the  composite,  regardless  the  amount  of  adhesion  promoter  added.  Even  in  those 








































































180  °C,  obtaining  the  highest  values when  the  fraction  of MAPE were  either  1 %  or  100 % 
(Figure  16).  These  results  confirmed  the  improvement  of  compatibility  when  MAPE  was 
included in the formulation and, from the technical point of view, it was remarkable that such 
a  low  amount  of  MAPE  (1  %)  improved  so  highly  the  target  property,  achieving  a  tensile 
strength  increase of up  to 30 %.  In  general  terms,  the observed  trends of  tensile properties 
agree  with  the  results  obtained  by  Ghani  et  al.  for  LDPE/CFs  composites,  prepared  using 



































sense,  a progressive  increase of  the  tensile  strength was observed when  the  substitution of 
matrix  by MAPP was  in  the  range  from  1 %  to  about  30 %.  However,  the  values  of  tensile 
strength  never  exceeded  the  values  obtained  for materials  prepared without  CFs  (for  30 % 
error  overlapped).  Afterwards,  no  significant  differences  were  observed  between  those 
composite with and without CFs and  the  tensile  strength continuously decreased due  to  the 
lower tensile strength of pure MAPP. 

































In  order  to  provide  the  benchmarking  of  composites  made  of  either  LDPE/CFs  or  PP/CFs 
against  other  typical materials,  Figure  18  shows  the  global  picture  of  common materials  in 
terms of Young’s modulus and tensile strength. Data for constructing the plot were obtained 
from  CES‐EduPack  database,  avoiding  estimated  records  [28],  and  from  references  of  other 
authors [25,27,29‐35]. As it can be seen, the experimental value for both LDPE/CFs and PP/CFs 
composites  from  this  work  exhibit  higher  performance  than  the  pure  polymer  but  lower 
performance than other natural fibre reinforced composites obtained by combination of either 
flax,  hemp,  jute  or  hardwood  with  PP  or  High  Density  Polyethylene  (HDPE)  [35].  Also,  it  is 
worth  to  note  that Modulus  and  tensile  strength  of  the  LDPE/CFs material  are  close  to  the 
values  reported  by  other  authors  although  the  they  are  slightly  lower  than  some  of  the 
published ones [25,27]. The most  interesting fact might be that the PP/CFs material behaves 









When  analysing  the  obtained  results  in  the  regard  of  complementary  techniques,  a  weak 
interaction was observed by SEM analyses of the fracture surface (Figure 19), which confirmed 
that less fibres on the surface because they are not separated from the matrix. By FTIR spectra 
















stability  (measured  as  water  absorption)  were  also  researched.  The  density  of  the 
biocomposites is shown in Figure 21 and the incorporation of CFs to the mixture did not cause 
any significant increase of their density with values around 0.92 g/cm3, regardless the amount 
of  adhesion  promoter  included  (data  plotted  limited  to  20  and  50  %  of  MAPE  or  MAPP). 
Consequently,  these results confirm the possibility  to obtain  light materials when mixing CFs 
with thermoplastic matrices. On the contrary, dimensional stability worsened when CFs were 
added  since  the  absorption of water was much higher  for  those  composites  containing CFs, 

















































































































































































Preparation  of  biocomposites  made  of  LDPE  or  PP  and  including  CFs  as  a  filler  has  been 
postulated  as  a  technical  solution  to  valorize  CFs  waste.  It  was  demonstrated  that  tensile 
strength of the matrices suffers a significant decrease when CFs (either washed or chemically 
modified) were added. Consequently, the first strategy consisting in acetylation of silanization 
of  CFs  was  discarded  and  the  use  of  adhesion  promoters  such  as  MAPP  and  MAPE  was 
proposed. This last strategy was crucial to balance the lower performance of composites as by 





of  all  the  strategies  studied  to  enhance  the  compatibility  between  CFs  and  thermoplastic 
matrices, the use of adhesion promoters is the best compared to silanization and acetylation. 
In  spite  of  the  results  obtained,  SEM  and  FT‐IR  results  do  not  showed  any  remarkable 
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